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摘　要 :研究了半导化 (Ba0. 9Sr0. 1) ( Ti0. 999Nb0. 001) O3 陶瓷晶粒生长的动力学因子 , 采用固相反应法工艺制备该陶瓷样品 , 化学原材料为纯度
高于 99 % 的 BaCO3 , SrCO3 , TiO2 和 Nb2O5 等 , 并用到微量原料 Al2O3 和 MnSiO3 以改善陶瓷的电学性能. 同样化学配方的 8 种样品在
1 300 ℃中保温时间分别为 1 , 3 , 6 , 10 , 30 , 60 , 100 和 300 min , 以获得晶粒生长不同程度的块状陶瓷. 利用扫描电子显微技术分析发现 , 随
着保温时间的延长样品的平均晶粒尺寸变大. 经自动图像处理技术发现 , 晶粒生长的动力学因子不是常数 :在烧结初期大致为 1. 5 ,而在烧结
后期为 3. 5. 这与大多数报道的实验和模拟结果一致.
关键词 : 陶瓷晶粒生长 ;动力学因子 ;固相反应法 ;图像处理
中图分类号 :O 781 　　文献标识码 :A 　　文章编号 :0454 - 5648 (2001) 02 - 0146 - 05
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Abstract : In this work , the kinetic exponents of grain growth in (Ba0. 9 Sr0. 1 ) ( Ti0. 999 Nb0. 001 ) O3 ceramics were investigated. The
samples of BST ceramics were produced by the conventional ceramic processing , the solid- state reaction method. Raw materials , Ba2
CO3 , SrCO3 , TiO2 and Nb2O5 , are used , with chemical purity of higher than 99 % (in mass) . In addition , two minor chemicals ,
Al2O3 and MnSiO3 , are incorporated to enhance the electrical properties of resulting ceramics. After weighed according to a required
composition , the chemicals were ball- milled with purified water for about 20 h and calcined at 1 200 ℃for 2 h. They are then ground
and milled again with polyvinyl alcohol ( PVA) solution binder , and , spray- dried for granulating. The dried powders are hydro-
pressed into pellets and sintered at 1 300 ℃ for different holding times , to obtain bulk ceramics with different degrees of grain
growth. It was observed by SEM that the average grain diameters became larger with the increasing of soaking time. It is found that
the kinetic exponents , obtained by an automatic image processing technique , are not a constant , about 1. 5 at the early stage and 3. 5
at the later period of grain growth. This is in good agreement with most of experimental and simulated results reported.
Key words : Ceramic grain growth ; Kinetic exponent ; solid state reaction method ; image processing
　　陶瓷的物理性能与其显微结构有着内在的密切
联系[1 - 3 ] , 而显微结构又起源于陶瓷的晶粒生长过
程 , 研究陶瓷中晶粒生长是一个具有重要意义的基
础工作 , 因此 , 已进行了包括块体、薄膜陶瓷和金
属材料在内的有重要基础意义的晶粒生长动力学研
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究[4 ,5 ] . 而半导化 (Ba0. 9 Sr0. 1) ( Ti0. 999 Nb0. 001) O3 陶
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时 , 其平均晶粒大小一般会随时间延长而增大. 其
驱动力主要来源于从晶界凹面向凸面迁移的原子所





驱动力 , 可采用下式表达为[7 ]
d D/ d t = k/ D (1)
式中 : D 为时间 t 时对应的晶粒直径 , t 为时间 , 而
k 在一定温度下为常数. k 的数值一般是温度的指
数函数 , 反映原子移动的激活能. 在温度一定时通
常可把晶粒生长的表达式写为
Dm - D0
m = 2 kt (2)
式中的 D0 为初始的晶粒直径 , 而参数 m 为晶粒生
长的动力学因子 , 其值大多在 2～4 之间[8 ] . 对于
D µ D0 时 , 上式成为
D = Kt1/ m (3)
式中 : K 是一个常数 , 而把直径 D 换成平均晶粒面
积 A 后 , 则有
A = C0 t
1/ m (4)
式中 : C0 为常数 , 当采用双对数坐标作图时有 lg A
与 lg t 的线性关系
lg A = (2/ m ) lg t + C (5)
式中 : C 是一个常数 , 其中的斜率 2/ m 可通过数据
点的拟合得到 , 从而可以计算出动力学因子 m 的
数值.
本工作采用扫描电镜显微术 ( SEM) 和自动图







艺制备 , 即固相反应法. 化学原材料有 : BaCO3 ,
SrCO3 , TiO2 和 Nb2O5 等 , 并用到微量原料 Al2O3
和 MnSiO3 , 纯度高于 99. 5 %. 按 (Ba0. 9 Sr0. 1 ) ·
( Ti0. 999Nb0. 001) O3 的化学计量比称量后 , 加入适量
的去离子水 , 球磨 24 h , 然后烘干并在 1 200 ℃煅
烧 2 h , 冷却粉碎后加入聚乙烯醇 ( PVA) 水溶液再
次球磨 , 经喷雾干燥造粒后干压成坯片 , 在
1 300 ℃中分别保温 1 , 3 , 6 , 10 , 30 , 60 , 100 和
300 min , 样品分别记为 BST - 1 , BST - 2 , BST - 3 ,
BST - 4 , BST - 5 , BST - 6 , BST - 7 和 BST - 8. 涂覆
银浆后在 700 ℃保温 20 min 制得进行电性能测试




磨的陶瓷自然表面 (natural surface) ;另一类是经过
切割和研磨的陶瓷断面 (cross section) , 该断面经切
割后用碳化硅砂纸研磨和丝绒布抛光 , 再用混合酸
(体积分数为 1. 5 % HCl , 2. 5 % HNO3 和 1. 0 % HF
以及 95 % H2O) 蚀刻 5 min , 在超声波清洗器中用
去离子水清洗 ,烘干后在真空中喷上薄层金膜 , 制
得供扫描电镜观察用的样品. 使用的电镜为 Leica
公司的 Stereoscan 440 型 , 加速电压 15 kV. 样品图





8 种 BST 陶瓷样品的电阻温度特性如图 1 所
示 , 具有典型的 PTC (positive temperature coeffi-
图 1 　8 种 BST 陶瓷样品的电阻温度特性
　Fig. 1 　Temperature dependence of resistivity of BST
ceramics
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图 2 　8 种 BST 陶瓷样品断面的扫描电镜照片
Fig. 2 　SEM images of cross sections from BST - 1 to BST - 8 ceramics
cient)热敏陶瓷特征[8 ] , 可见样品的电阻率在室温 附近随着温度的升高而减小 , 但在靠近居里温度
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温度下大致有 1 个数量级的差别 ;在室温附近样品
BST - 1 的电阻率最小 , 而样品 BST - 4 的电阻率最
大 ;温度高于 300 ℃时 , 最大电阻率的样品为 BST
- 1. 不同保温时间样品的升阻比 lg ( R max/ R min) 也
各不相同 , 这可能与各个陶瓷样品中晶粒的半导化
和晶界的氧化程度等因素都有关系[9 ] .
2 . 2 　保温时间对 BST 陶瓷晶粒微观形貌的影响
采用扫描电镜分别观察了陶瓷断面和自然表面








布如图 3 所示 , 其中横坐标以晶粒面积 (μm2) 的对
数标记 , 纵坐标为在各个面积区间出现的频次 , 而
总晶粒面积 (Area) 和平均晶粒面积 (Center) 则分别
标示在各个分布图的右边. 可见 , 随着保温时间延
长 , 晶粒面积分布图朝向大的面积方向移动 , 样品
BST - 8 的平均晶粒面积最大 , 原因在于其对应的





力学因子 , 分别作出了 8 种样品陶瓷断面和自然表
面的平均晶粒面积与保温时间的双对数关系曲线
(图 4 和图 5) . 图中的横坐标代表保温时间的对数
值 , 而纵坐标为各个保温时间 (3 , 6 , 10 , 30 , 60 ,
100 和 300 min)样品的平均晶粒面积 ( A ) 减去初始




的晶粒生长初期 , 曲线的斜率较大 , 相应有较小的
晶粒生长动力学因子 ;而对应保温时间较长的晶粒
生长后期 , 曲线的斜率较小 , 相应有较大的晶粒生
长动力学因子. 总之 , BST 陶瓷晶粒生长的动力学
因子在不同的生长时期是变化的 , 并不是一个常
数.
图 3 　8 种 BST 陶瓷样品断面的晶粒面积 (μm2)对数分布图




Fig. 4 　Double logarithm plot of average grain area vs.
soaking time for the cross sections of BST ce2
ramics
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Fig. 5 　Double logarithm plot of average grain area vs.
soaking time for the natural surfaces of BST ce2
ramics
两图曲线可大致分成两部分 , 前半部分对应陶
瓷烧结的初期 , 其相应的动力学因子为 1～2 ;后半
部分对应陶瓷烧结的后期 , 动力学因子为 3～4 , 该
数值与多种文献报道结果相符[12～15 ] , 也与晶粒生
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